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研究成果の概要（和文）：本研究では, フラクタル構造を有するMg/MgO/MgB2超伝導ナノ複合体の超伝導特性の
機構解明と特性向上を目指して一連の研究を行った。その結果, 放電プラズマ焼結時における焼結温度1100 ℃
前後, 昇温速度400 K/min以上, 焼結圧力57 MPa以上の焼結条件で作製した試料が超伝導転移温度, 臨界電流密
度, 磁束のピンニング力などのあらゆる点において最も優れた超伝導特性を示すことがわかった。高分解能STEM
観察から, 最適条件で焼結したMg / MgO / MgB2ナノ複合体が原子レベルでクリーンなMgO / MgB2界面を有して
いることが分かった。

研究成果の概要（英文）：We investigated vortex matter in a proximity-coupled Mg/MgO/MgB2 
nanocomposite with ~30 vol. % of MgB2 using magneto-optical imaging, scanning superconducting 
quantum interface device microscopy, and pinning force analysis. This nanocomposite was prepared by 
spark plasma sintering (SPS) of the MgO/MgO/MgB2 mixture powders obtained from a solid phase 
reaction between Mg and B2O3. The resulting nanocomposite is characterized by scale-free 
distributions of MgB2 components and the atomically clean MgO/MgB2 interfaces. It is also found that
 high SPS temperature is the key to improve the proximity-induced superconducting properties of the 
Mg/MgO/MgB2 nanocomposite. This proximity-coupled system acts as a fully phase coherent 
superconductor with isotropic pinning and strong superfluid phase stiffness irrespective of the low 
volume fraction of MgB2.

研究分野： 無機材料科学

キーワード： 超伝導近接効果　放電プラズマ焼結　フラクタル　ジョセフソン接合

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
原子レベルでクリーンな界面を有するS/N/S接合は, 長距離に及ぶ近接効果や, 量子磁束の形成という観点から,
 超伝導が寄与する新たな量子効果の発現の場として興味深い実験系を提供する。しかし, これまでの報告はTc
が数K以下の金属を用いた薄膜に限られていた。本研究で用いた試料は，バルク状のMg / MgO / MgB2フラクタル
ナノ複合体であるため，バルク超伝導体の基礎的物性の測定が可能となる。本研究成果は，超伝導近接効果に関
する新しい学術的知見を与えるだけでなく，次世代の超伝導デバイス創成に向けた基盤的知識を与えるものであ
る。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

クーパー対（反平行スピン対）に由来する超伝導と，平行スピン電子に由来する強磁性

は相反するスピン状態を有している。したがって，一般に，超伝導と強磁性は共存でき

ない。しかし，理論計算によると，超伝導相と強磁性相が絶縁相で適度に隔離された場

合，両者間の電磁場効果により自発渦糸（spontaneous vortex）とよばれる量子化された

磁束が超伝導相中に出現することが予測されている。しかし，これまで，強磁性成分に

由来する自発渦糸を直接磁化測定により観察した例はない。近年，我々は，常伝導体内

に超伝導微結晶をフラクタル的に分散させることで，超伝導体の体積分率は１６％程度

であっても，超伝導微粒子間の階層的なジョセフソンカップリングにより，完全反磁性

を示す超伝導複合体が得られることを報告した。そこで，本研究では，この超伝導ナノ

複合体に強磁性結晶を希薄に分散させ，強磁性体と超伝導体が空間的に近接することな

く共存させた超伝導/強磁性ナノ複合体の合成手法を開発する。さらに，同試料を用い

て，これまで報告のない自発渦糸の直接観察を試みる。本研究成果は，まだ未知の点が

多い超伝導/強磁性間の相互作用に関する新たな実験結果を提供するだけでなく，バン

ド理論を越えた新しい物性発現機構の解明にも有益な指針を与えると期待される。 

 

 

２．研究の目的 

本研究では，このナノ複合体に強磁性微結晶を希薄に分散させ，超伝導と強磁性

の相関が系内でどのように発現するかを観察する。前述のように，超伝導体と強磁性体

が共存するためには，強磁性が作る磁束が超伝導体内で自発的に量子化される，いわゆ

る自発渦糸 （spontaneous vortex）の形成が必須であることがわかっている。しかし，こ

れまで自発渦糸の実験的観測に成功した例はまだない。そこで，本研究では，先に述べ

た Mg/MgO/MgB2 ナノ超伝導複合体を用いて，自発渦糸に代表される超伝導/強磁性間の

電磁気的な相互作用を観察する。今回我々が見出した Mg/MgO/MgB2ナノ超伝導複合体の

特徴は，80%以上が常伝導相であるにもかかわらず，ジョセフソン接合によりバルク的

な超伝導特性を示す点にある。したがって，この複合体の常伝導相に強磁性結晶を希薄

に分散させることが可能となれば，超伝導体 MgB2 と強磁性体を物理的に接触させるこ

となく共存させることができ，その結果，強磁性微粒子との電磁場相互作用による，自

発渦糸の実現とその観測が十分期待できる。過去にも，超伝導体中に強磁性成分を微量

にを混在させた超伝導/強磁性複合材料に関する研究は行われている 3。しかし，これら

の系では，ごく微量の強磁性成分の添加によっても超伝導が失われ常伝導転移する。そ

のため，これら複合系では自発渦糸を観測するには至っていない。 

  

具体的な研究目的は以下の通りである。 

 

【目的１】これまで我々が独自に開発した固相酸化還元法を用いて，超伝導体ナノ微粒

子と強磁性ナノ微粒子が，常伝導マトリックス中にフラクタル的に分布した超伝導/強

磁性ナノ複合材料の合成手法を確立する。その結果をもとに，生成物の組成・フラクタ



ル次元の制御法を確立する。 

 

本研究では，まず初年度に【目的１】で述べた，超伝導/強磁性ナノ複合材料の合成手法

を確立する。試料合成は，これまで我々の研究グループが独自に開発した，Mg と B2O3

間の固相酸化還元反応 2,4 をもとに行う。MgB2 分布のフラクタル次元は，反応出発原料

の Mg:B2O3 比や反応温度，反応時間によって変化しうる。そこで，まず，Mg-B2O3 間の

反応条件の探索により，反応生成物中のMgB2のフラクタル次元の制御手法を確立する。

強磁性体については，固相反応の過程で Mg/MgO マトリックス中に析出，生成するよ

うに反応過程を設計する。その方法の一つとして，MnCO3の加熱脱水，還元反応を活用

する。２．で述べるように，Mg-B2O3-MnCO3 の混合粉末をアルゴンガス下で加熱する

と，酸化還元/ホウ化反応が連鎖的に起こり強磁性体として知られる-MnB のナノ結晶

が Mg/MgO マトリックス中に生成することを確認している。さらに，最近の予備実験

により，試料の超伝導特性は，バルク体を得るために行っているパルス通電焼結の際の

昇温速度に大きく依存することがわかった（図２(b)参照:昇温速度が速い sample 2 の方

が sample 1 よりも超伝導転移温度幅が狭くなる）。この結果は，系の超伝導特性が焼結

体の元素分布や粒界構造に強く依存することを示唆している。これまで，パルス通電焼

結は（株）高純度化学研究所の受託焼結制度を活用して行ってきたが，納期に 1か月余

りかかるだけでなく，1検体あたり 3万円ほどと高価であるためこれが研究遂行のボト

ルネックとなっていた。そこで，本研究予算でパルス通電焼結装置を購入し，実験を迅

速かつ円滑に行うことで早期の目標達成を目指す。 

 

【目的２】自発渦糸の形成過程を，組成，構造，およびフラクタル次元の異なる試料の

電気伝導度，磁気抵抗，磁化，比熱，熱伝導度測定により解析する。また，本試料内の

微視的な磁場分布を，μSR の緩和時間測定および Ginzburg-Landau 理論による理論

計算により評価する。これら実験・理論計算の結果より，フラクタル構造に由来する新

しい電子，磁気物性の発現機構を解明する。  

 

３．研究の方法 

磁化測定は神戸大学所有のカンタムデザイン社磁気特性測定システム(MPMS-XL）を用

いて行う。この自発渦糸の形成過程を観察するために，まず残留磁化を有する試料をゼ

ロ磁場のもと，超伝導転移温度以下まで冷却する。超伝導試料中に自発渦糸が形成され

ると，常伝導状態で観察された残留磁化を上回る高い磁化が観察されると予想される。

２．で述べるように，2 K での磁化測定から自発磁化の存在を示唆する予備的な実験結

果を得ている。 

さらに，試料中の磁場分布に関する微視的知見を得るため，ミュオンスピン緩和

（SR）実験を大強度陽子加速器施設（J-PARC）内の物質・生命科学実験施設（MLF）

にて行う。申請者は，2017 年度から継続してSR 実験のビームタイムを確保しており，

実験方法，データの解析手法についても多くの経験と知識を有している。本研究期間中

も継続して同実験を遂行する。 

 

 



４．研究成果 

本研究では，超伝導特性の向上および自発ジョセフソン渦糸の観測を目的として，フラクタ

ル構造を有するジョセフソン接合系複合材料を基盤に様々な条件で試料を作製し，その物

性を調べた。 

 

 Mg/MgO/MgB2試料では，作製条件の探索を行った結果 1200°C で SPS 焼結した試料が，

従来の微粒子系超伝導体の HC1J, HC2J, JCJ を遥かに上回る超伝導近接効果に由来する超伝

導特性を有することがわかった。MO イメージング観察では，粒界に沿って磁束が侵入する

通常の多結晶体とは異なり，試料端から均一に磁束が侵入するピンニング力の強い単結晶

的な振る舞いが見られた。そのフラクタル構造により，ジョセフソン接合ネットワークルー

プが階層的に形成されることで，系全体で完全反磁性を示すバルク的な超伝導の発現が可

能となったと考えられる。 

 

Mn 添加試料では，フラクタル構造を有するジョセフソン接合系複合体を活用することで，

超伝導体と強磁性体が空間的に分離し，かつ共存する S/N/F 複合体を作製した。本複合体

は，自発渦糸相の形成条件を満たすことが確認できた。磁化測定により，残留磁化による磁

気モーメントの自発的な増大を観測した。また外部磁場に依存しない自発磁化の存在が確

認された。ZF-SR 測定から，試料内部の磁場分布の質的・量的な変化が自発的に起こるこ

とがわかった。一連の実験において，系全体の超伝導化に伴い，ジョセフソン渦糸が自発的

に形成されることと矛盾しない実験事実が得られた。ただし，実際にジョセフソン渦糸の自

発的な形成を直接観測するためには，磁気的イメージング等さらに高度な実験が求められ

る。
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